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図 1 C2~C30の電子親和力（文献[9]を基に作成） 
































（IPR: Isolated Pentagon Rule）と呼ばれ、安定なフラーレン構造を形成する
際に必須のものと考えられている[30]。これにより炭素クラスターは五員環を
できるだけ多く取り入れ、より早く閉じた構造を形成しようとする[31]。した
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る。例えば、Crossと Saundersは 1000 ℃に熱せられた Arガス中の高次フラ



















図 4 PAH分子からの解離によるフラーレン生成の模式図[37] 












性が 600 ℃と 1200 ℃の範囲で報告された[41]。また、フラーレン収率の圧力
依存性は 1000 ℃と 1150 ℃で報告された[42]。1000 ℃において最適圧力は
200 Torrであり、大気圧下ではフラーレン収率は 1桁下がる。これらの研究で
は 1000 ℃付近で最大（アブレーションにより蒸発した炭素の約 5 wt%が C60
になる）を迎えると示している。そして、ガス温度が 1000 ℃以下の領域では
フラーレン収率が指数関数的に減少し、500 ℃付近で高速液体クロマトグラフ
ィー（HPLC: High Performance Liquid Chromatography）分析による C60の
検出限界に達した[41-43]。 
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1-2-6. 高次フラーレン 
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2. 目的 









図 8 C60収率の Arガス温度依存性 
赤丸で囲んだ部分の C60収率の Arガス温度依存性を確認する 






ガス流（99.9999%、100 mL/min）中で Qスイッチ Nd:YAGナノ秒レーザー
（Spectra Physics GCR-230-10、レーザーパワー：300 mJ/pulse、繰り返し周
波数：10 Hz、レーザー波長：532 nm）のレーザー光を凸レンズ（f=400 
mm）によって絞り、レンズから 200 mm離した地点に設置したグラファイト



















溶な炭素化合物を含んでいるため、シリンジフィルター（Advantec 25 mm シ
リンジフィルター（PTFE メンブレン 孔径 0.20 μm））を用いてシリンジろ
過して取り除いた。 
フラーレン C60、C70の収量を見積もるため、付着成分と移送成分それぞれ
HPLC（COSMOCIL Buckyprep、展開溶媒トルエン、流速 1 mL/min、試料








図 9 レーザーアブレーション実験①装置図 
A: Arガス、F:フローメーター、L:レンズ、H:加工したシースヒーター、 
M:金属板、G:グラファイト、C:冷媒（約-80 ℃）、S:捕捉溶媒（トルエン） 
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3-2. グラファイトレーザーアブレーション② 






 レーザーアブレーションは 3-1の実験と同じ条件で行なった。本実験は Ar
ガス温度 85 ℃、204 ℃、387 ℃の 3点でそれぞれ 5回ずつ行なった。以降、
捕捉セルの出口から先で回収した生成物を排気成分と呼ぶこととする。照射
後、排気成分は付着成分、移送成分と同様に超音波洗浄によりトルエンに抽出
し、濃縮して最終的には 5 mLのトルエンに溶解した。 
 解析に関してもHPLC（COSMOCIL Buckyprep、展開溶媒トルエン、流速
1 mL/min、試料打ち込み量 1 mL）を用い、排気成分中の C60及び C70の収量
を見積もった。 
  




図 10 レーザーアブレーション実験②装置図 
A: Arガス、F:フローメーター、L:レンズ、H:加工したシースヒーター、 
M:金属板、G:グラファイト、C:冷媒（約-80 ℃）、S:捕捉溶媒（トルエン） 
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3-3. 照射中の Ar ガス温度測定 
図 11のようにグラファイトターゲット直下約 5 mmの場所に熱電対を設置
し、デジタルマルチメータを接続してシースヒーターに電圧を加え加熱したと
きの温度及び照射中の Arガス温度を測定した。照射条件はフラーレン生成実
験時と同様に、Arガス流（99.9999 %、100 mL/min）中で Nd:YAGレーザー
（300 mJ/pulse、10 Hz、532 nm）を 30 分間照射した。照射スポットを約
0.2 mm/minの速さで動かした。この実験を室温から 500 ℃までの 9つの温度
で行なった。 







図 11  Arガス温度測定実験装置図 
A: Arガス、F:フローメーター、L:レンズ、H:加工したシースヒーター、 
M:金属板、G:グラファイト 




図 12 レーザーアブレーション中の Arガス温度変化の様子 




表 1 レーザーアブレーション前及びレーザーアブレーション中の Arガス温度 











図 13 各 Ar温度におけるグラファイト蒸発量 
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4. 結果 






 図 14に Arガス中の照射実験（85 ℃）で得た付着成分と移送成分の HPLC
による結果を示す。先行研究での HPLCチャートの積分値と吸光度の関係を示
した検量線[43]から C60の収量を見積もった。C70の収量は C60の吸収スペクト
ルとのピーク比から算出した。室温では平均 3.6×10-3 mgの C60が得られた。
この結果とグラファイト蒸発量の結果から室温での C60収率は 0.086 wt%と見
積もられた。 
  
写真 1 レーザーアブレーション中のグラファイトの様子 




図 14  Arガス温度 85 ℃でのの HPLCチャート 
(a)付着成分、(b)移送成分を示している 
図中の○と○はそれぞれ C60と C70である 
(a) 
(b) 
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4-2.  Ar ガス 85 ℃から 500 ℃までのグラファイトレーザーアブレ
ーション②で生成した C60収率 




大きくなっていることが分かる。204 ℃では平均 2.4×10-3 mgの C60が得られ









図 15  Arガス温度 204 ℃での HPLCチャート 
（a）付着成分、（b）移送成分と排気成分を示している 
図中の○と○はそれぞれ C60と C70である 
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4-3. 高次フラーレン収率 
 図 16に実験①の 204 ℃での HPLC解析の結果を示す。右上にある挿入図は





図 16  Arガス温度 204 ℃での高次フラーレンも含めた HPLCチャート 
右上のグラフは保持時間 15分から 35分までを 60倍に拡大したものであり、 
図中の○、○、○、○、○はそれぞれ C60、C70、C76、C78、C82+C84である。 
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5. 考察 
5-1.  Ar ガス 85 ℃から 500 ℃までのグラファイトレーザーアブレ
ーション①②で生成した C60収率 
 図 17に C60収率の Arガス温度依存性の結果を先行研究の結果[40,44-46] と
共に示す。実験①での C60収率は Arガス温度の上昇とともに低下し、400 ℃










Ⅰ：ガス温度 500 ℃以上の高温での比較的遅い冷却過程の中で C60収率が周囲
の環境に依存する領域[35,41]（アニーリングによりガス温度上昇と共に収率が
増大する） 







ムの温度が 3700 ℃から 2200 ℃に急激に低下する。その後、ゆっくりと温度
が低下する。この遅い低下は炉の温度に強く依存する。炉の温度 500 ℃では、
粒子の温度は可視光放射が消えるまで連続的に下がり続ける。一方で、炉の温
度 1000 ℃では、冷却曲線の傾きが 2200 ℃付近で変化し、そこから粒子の温
度はゆっくりと下がる。そのようなゆっくりとした過程は領域Ⅰに該当し、こ
れはアニーリング過程を含んでいる。一方で、領域Ⅱは周囲の環境に依存しな
い 400 μsで起こる過程であると考えられる。 
  




図 17  C60収率の Arガス温度依存性 
図 18 ２つの C60生成過程の領域を示した略図 
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5-2. 高次フラーレン収率 














図 19  グラファイトレーザーアブレーション実験①での C60、C70及び
高次フラーレン収率の Arガス温度依存性 




図 20 グラファイトレーザーアブレーション実験①での C70、高次フラーレン
の C60に対する相対量比の Arガス温度依存性 




図 21 グラファイトレーザーアブレーション実験②での C60、C70及び
高次フラーレン収率の Arガス温度依存性 
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図 22 グラファイトレーザーアブレーション実験②での C70、高次フラーレン
の C60に対する相対量の Arガス温度依存性 








 そして、500 ℃以下における C70及び高次フラーレン収率の変化は、500 ℃
から 1000 ℃付近における収率の指数関数的上昇の立ち上がり部分である。  
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